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Abstract of FR2807199 

The procedure for manufacturing nuclear fuel granule uses a powder obtained especially by a dry procej 
from uranium oxide in the form of U02+x, and incorporates a stage of preparing a homogenous 
suspension by mixing the powder with a liquid, followed by production of granules from the suspension b 
spray drying. The procedure for manufacturing nuclear fuel granule uses a powder obtained especially b 
a dry process from uranium oxide in the form of U02+x, and incorporates a stage of preparing a 
homogenous suspension by mixing the powder with a liquid, followed by production of granules from the 
suspension by spray drying. The liquid of the suspension is mostly (95-98 weight %) water, and the 
preparation of the suspension includes a phase in which the powder particles are dispersed to reduce 
their size to not more than 10 microns. An additive such as oxygenated water is added to the suspensior 
to enhance the O/U ratio of the primary powder, e.g. by forming hydroxyl bonds. 
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PROCEDE DE FABRICATION DE GRANULES DE MATERIAL! COMBUSTIBLE NUCLEAIRE. 

Ce proc6d6 de fabrication de granules de materiau 
combustible nucteaire, pour la realisation par frittage de- 
ments combustibles pour un reacteur nucleaire, & partir 
d'une poudre, notamment obtenue par voie s6che, com- 
prend une etape de preparation d'une suspension homoge- 
ne par melange de la poudre avec au moins un liquide de 
mise en suspension, ainsi qu'une 6tape de granulation de la 
suspension homogfcne ainsi obtenue, pour laborer les gra- 
nules. 

Le liquide de suspension comprend au moins en majeu- 
re partie de I'eau et I'etape de preparation de la suspension 
homogfcne comprend une phase de dispersion des particu- 
les de la poudre, jusqu'a rSduire la taille des particules de 
poudre une fois disperses dans la suspension, au-dessous 
d'une valeur au plus egale & 1 0 micrometres. 
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La present e invention concerne un procede et une 
installation de fabrication de granules combustibles. 

Elle vise plus particulierement la fabrication de granules 
du type oxyde, notamment U0 2/ qui interviennent dans la 
5 realisation de pastilles combustibles. 

Ces granules sont obtenus, de maniere habituelle, a partir 
d'une poudre combustible nucleaire, du type oxyde, qui est 
produite en aval d'une etape visant a transformer en cet oxyde 
un compose initial, tel qu'UF 6 . L'obtention de cette poudre 
10 peut etre op£ree de diff^rentes f agons . 

Un premier mode, dit par voie humide, conduit a la 
formation d'agregats grossiers, dont le diametre moyen est 
d' environ 1 mm. Dans ce cas, il est necessaire d'op^rer une 
reduction importante de la taille moyenne des particules 
15 formant cette poudre, afin de produire des granules de taille 
appropriee. De plus, les granules ainsi obtenus possedent des 
caracteristiques irregulieres, ce qui rend leur utilisation 
delicate . 

II existe egalement des procedes de conversion d'UF 6 en U0 2 
20 faisant appel a une voie dite seche, qui est decrite par 
exemple dans FR-A-2 060 242. Cette voie seche conduit a 
l'obtention d'une poudre plus fine que celle formee par la mise 
en oeuvre de la voie humide. 

On connait, par DE-A-15 92 536, un procede de fabrication 
25 de granules a partir d'une poudre combustible obtenue par cette 
voie seche. Ce procede fait tout d'abord intervenir un broyage 
des particules constitutives de cette poudre. Puis, les 
particules ainsi broyees sont mises en suspension dans un 
liquide, qui est du trichlorethylene et joue un role de 
30 solvant . II est egalement prevu l'adjonction d'un liant, a 
savoir du polymethacrylate de butyle . La suspension ainsi 
realisee est ensuite sechee par pulverisation, en vue de sa 
granulation. 

Ce procede connu presente cependant certains 
35 inconvenients . En effet, il fait intervenir un nombre eleve 
d'etapes et se revele peu economique, en particulier dans son 
application a des poudres dont le teneur en U 235 est faible, 
c'est-a-dire inferieure a 1%. Par ailleurs, ce procede est 
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relativement polluant, dans la tnesure ou il genere de nombreux 
effluents lies a 1 ' utilisation du trichlorethylene , qu'il 
convient de retraiter. 

L' invention se propose de mettre un oeuvre un procede de 
5 fabrication de granules qui permet de remedier a ces dif f£rents 
inconvenients . 

A cet effet, elle a pour objet un procede de fabrication 
de granules de mater iau combustible nucleaire, pour la 
realisation par frittage d' elements combustibles pour un 

10 reacteur nucleaire, a partir d'une poudre, notamment obtenue 
par voie seche, ladite poudre etant constituee de particules de 
materiaux combustibles et comprenant au moins une poudre 
primaire constituee d'oxyde d' uranium a l'etat de U0 2+x , ledit 
procede comprenant une 6tape de preparation d'une suspension 

15 homogene par melange de la poudre avec au moins un liquide de 
mise en suspension, ainsi qu'une etape de granulation de la 
suspension homogdne ainsi obtenue, pour elaborer les granules, 
notamment par atomisation-s^chage, caracterise en ce que le 
liquide de suspension comprend au moins en majeure partie de 

20 l'eau et en ce que 1' etape de preparation de la suspension 
homogene comprend une phase de dispersion des particules de la 
poudre, jusqu'a reduire la taille des particules de poudre une 
fois dispersees dans la suspension, au-dessous d'une valeur au 
plus egale a 10 micromdtres. 

25 L'oxyde d' uranium a l'etat de U0 2+x est un oxyde d' uranium 

presentant une legere surstoechiometrie . 

Le procede de 1' invention fait appel a un nombre d'etapes 
limite et permet en particulier de s'affranchir de 1 ' etape de 
broyage mise en oeuvre dans l'art anterieur. De plus, il ne 

30 genere pas d' effluents liquides, dans la mesure oil tout le 
liquide utilise pour la mise en suspension de la poudre est 
vaporise lors de 1' etape de sechage par pulverisation de cette 
suspension. 

Par ailleurs, le procede de 1' invention ne genere 
35 pratiquement pas d' effluents gazeux toxiques, etant donne que 
le gaz provenant de la vaporisation du liquide aqueux dvoque 
ci-dessus est debarrasse de toute trace de produit uranifere 
avant rejet. Ceci est a comparer avec l'art anterieur, dans 
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lequel il est fait appel a du trichlor^thylene, dont le 
caractere nocif est av£re. 

Conformement a 1' invention, le liquide de mise en 
suspension comprend une fraction d'eau superieure a 95% en 
5 poids, de preference superieure & 98%. 

Selon une caracteristique avantageuse de 1' invention, le 
procede comprend une etape d'ajout d'un additif apte a 
augmenter le rapport 0/U de la poudre primaire, de maniere a 
augmenter la solidite des pastilles crues fabriquees a partir 

10 de cette poudre primaire. 

Selon une premiere variante de 1' invention, l'additif est 
apte a permettre la formation de liaisons hydroxyles sur 
l'oxyde d' uranium a l'etat de U0 2+x , de maniere £ provoquer une 
augmentation du rapport 0/U de la poudre. Une telle mesure est 

15 conforme a 1 7 enseignement de EP-A-0 092 475. Un tel additif de 
formation de liaisons hydroxyles est par exemple l'eau 
oxygenee. On ajoute cette derniere dans la suspension, selon 
des proportions comprises entre 0,1 et 5% en poids de 
l r ensemble de la suspension, de preference entre 0,3 et 2%. 

20 Selon une seconde variante de 1' invention, l'additif apte 

a augmenter le rapport 0/U de la poudre primaire est constitu£ 
par une poudre complement a ire , formee essent iellement d'oxyde 
d' uranium a l'etat de U 3 O e . Cette poudre complement a ire peut 
etre ajoutee a la poudre primaire et melangee a cette derniere, 

25 avant mise en contact avec le liquide, en vue de la formation 
de la suspension. On peut egalement ajouter cette poudre 
complement a ire de U 3 O s dans l'eau de mise en suspension meme, 
par 1 ' intermediaire de moyens d'arrivee s£pares de ceux 
permettant 1' amende de la poudre primaire, ou de tout autre 

3 0 maniere conduisant a une suspension composee du melange des 
deux poudres . 

L'oxyde d' uranium a l'etat U 3 0 8 , qui forme cette poudre 
complementaire, doit etre a l'etat non fritte. Il peut etre 
prepare par oxydation de l'oxyde d'uranium a l'etat de U0 2 , par 
3 5 voie seche, conformement a 1 ' enseignement de EP-A-0 24 9 54 9. 

Cet oxyde U 3 O a peut egalement etre fabrigue directement a 
partir de l'UF 5 , dans un four de conversion, en l'absence de 
gaz reducteur, tel que de l'hydrogene. Une telle fabrication 
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est par exemple decrite dans FR-A-2 771 725. 

II est egalement possible de preparer un tel oxyde U 3 0 8 par 
oxydation menagee de U0 2/ en sortie du four de conversion, au 
moyen d'un melange contenant de l'oxygene et un gaz vecteur, 
5 tel que de 1' azote. Ce melange sera controle, quant a ses 
proportions, son debit et sa temperature, de maniere a obtenir 
la transformation de l'U0 2 en U 3 O a selon le rendement desire. 

II est avantageux de realiser la fabrication d' oxyde 
d' uranium a l'etat de U 3 0 8 dans la meme installation que celle 

10 ayant servi a preparer la poudre d'U0 2+x . Ceci induit une 
economie considerable et conduit a un produit presentant 
sensiblement les memes caracteristiques et avantages que celui 
obtenu par calcination de l'U0 24X a basse temperature, tel que 
decrit dans 1' exemple 2 ci-apres. 

15 Selon une autre caracteristique de 1' invention, on ajoute 

a la poudre primaire constitute d' oxyde d' uranium a l'etat 
d'U0 2+x , une quant ite de poudre complementaire constitute de U 3 0 8 
comprise entre 5 et 4 0%, de preference entre 15 et 2 5% du 
melange de poudres ainsi forme. 

20 Prevoir l'ajout d'un tel additif, permettant d'augmenter 

le rapport O/U de la poudre primaire est avantageux. En effet, 
cette mesure permet de conferer une solidite particulierement 
interessante aux pastilles crues, fabriquees a partir des 
granules obtenus conformSment a 1 ' invention. 

25 La dispersion des particules de poudres, visant a reduire 

leur taille a 10 micrometres au plus, peut etre operSe de faq:on 
mecanique, par 1 ' intermediaire d'un appareil denomm£ 
disperseur . 

Selon une autre caracteristique de 1' invention, on ajoute 
30 au melange forme par la poudre et le liquide de mise en 
suspension, un adjuvant de dispersion. Ce dernier est par 
exemple un produit de la famille des polymethacrylates 
d' ammonium. L'emploi d'un tel adjuvant permet d'eviter la 
sedimentation des particules de poudres et facilite ainsi leur 
35 desagregation . 

Selon une autre caracteristique de 1' invention, on ajoute 
dans la suspension, aprds la phase de dispersion, un liant 
organique d'ajustement de la viscosite de cette suspension. Un 
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tel liant organique, qui est par exemple de l'alcool 
polyvinyl ique, ou bien encore du polyethyleneglycol , contribue 
egalement a ameliorer la tenue mecanique des granulees une fois 
realises . 

5 Selon une autre caracteristique de 1' invention, on melange 

la poudre prima ire avec au moins une poudre annexe formee par 
des oxydes de terres rares. Ces derniers sont par exemple 
1'oxyde de gadolinium Gd 2 0 3 ou un autre produit neutrophage, tel 
Er 2 0 3 . 

10 Selon une autre caracteristique de 1' invention, la teneur 

en matiere seche de la suspension est comprise entre 60 et 80%, 
de preference entre 65 et 75% en poids de cette suspension. La 
matiere seche comprend les poudres d'oxyde d' uranium, sous ses 
differentes formes, notamment U0 2+x et U 3 0 e/ ainsi que 
15 d' eventuelles poudres d' oxydes mixtes. 

Divers exemples non limitatifs, illustrant la mise en 
oeuvre de 1' invention, sont explicites dans ce qui suit. 
Exemple 1 

On melange 65% en poids d'oxyde d' uranium, S l'etat de 

20 U0 2+x , et 35% d'eau, dans un dispositif comprenant une cuve mise 
en relation avec un disperseur, qui est de type ULTRATURRAX . 
Cette cuve est equipee d'une helice de brassage, dont la 
vitesse de rotation est de 150 tours/minute. Par ailleurs, on 
ajoute au melange d'eau et d'oxyde d' uranium,' un adjuvant de 

25 dispersion, tel que celui commercialise par la societe 
POLYPLASTIC SA sous la reference commerciale DARVAN-C. Puis, 
une fois la dispersion realisee, on ajoute 0,3% en poids 
d'alcool polyvinyl ique, de maniere a rehausser la viscosite de 
la suspension ainsi formee. 

30 Le temps de sejour du melange depend de la masse des 

composants qui le f orment . A titre d' exemple, lorsqu'on traite 
20 kg d'oxyde d'uranium, un temps de sejour de 5 minutes dans 
le disperseur est suffisant pour atteindre le degre de 
dispersion souhaite . 

35 La suspension est ensuite transferee dans une cuve de 

stockage, qui alimente, par 1 ' interm<§diaire d'une pompe de 
gavage, un atomiseur-secheur , conforme a un de ceux 
commercialises par la societe NIRO. Ceci permet la 
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deshydratation et la solidification des particules presentes 
dans la suspension, de maniere a obtenir des granules de 
materiaux combustibles nucleaires. Ces derniers sont ensuite 
utilises, de facon connue, pour la fabrication de pastilles 
5 combustibles nucleaires. 
Exemple 2 

On prepare une poudre d'U 3 0 8 . A cet effet, on oxyde une 
poudre d'U0 2+x par passage dans des nacelles, dans un four a 
330°C parcouru par de l'air, la duree de sejour de cette poudre 

10 etant de 3 heures . On melange la poudre d , U 3 O e ainsi obtenue 
avec une poudre d'U0 2oc , selon des fractions respectives de 20% 
et 80% en poids. 

On realise ensuite une suspension, par dispersion du 
melange de poudres ainsi forme dans de l'eau, au sein d'un 

15 disperseur conforme a celui decrit dans 1' exemple 1. Les 
proportions massiques du melange de poudre et de l'eau sont 
respectivement de 65% et de 35%. Puis, on ajoute 0,1% en poids 
de DARVAN-C, et ensuite 0,3% en poids d'alcool polyvinyl ique, 
de facon a former une suspension. Cette derniere est ensuite 

20 admise dans un atomiseur-secheur , de facon a former des 
granules servant la fabrication de pastilles de combustible 
nucleaire, de facon analogue k ce qui a ete decrit dans 
1' exemple 1. 
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RE VEND I CAT I ONS 

1. Procede de fabrication de granules de materiau 
combustible nucleaire, pour la realisation par frittage 
d' elements combustibles pour un r£acteur nucleaire, a partir 
d'une poudre, notamment obtenue par voie seche, ladite poudre 
etant formee de particules de materiaux combustibles et 
comprenant au moins une poudre primaire constitute d'oxyde 
d' uranium & 1'etat de U0 2+x , ledit procede comprenant une etape 
de preparation d'une suspension homogene par melange de la 
poudre avec au moins un liquide de mise en suspension, ainsi 
qu'une etape de granulation de la suspension homogene ainsi 
obtenue, pour elaborer les granules, notamment par atomisation- 
sechage, caracterise en ce que le liquide de suspension 
comprend au moins en majeure partie de l'eau et en ce que 
1' etape de preparation de la suspension homogene comprend une 
phase de dispersion des particules de la poudre, jusqu'a 
reduire la taille des particules de poudre une fois dispersees 
dans la suspension, au-dessous d'une valeur au plus egale a 10 
micrometres . 

2. Procede selon la revendication 1, caracterise en ce que 
le liquide de mise en suspension comprend une fraction d'eau 
superieure S 95% en poids, de preference suptrieure a 98%. 

3. Procede selon l'une des revendications 1 ou 2, 
caracterise en ce qu'il comprend une etape d'ajout d'un additif 
apte a augmenter le rapport O/U de la poudre primaire, de 
maniere a augmenter la solidite des pastilles crues fabriqudes 
a partir de ladite poudre primaire. 

4. Procede selon la revendication 3, caracterise en ce que 
1' additif est apte a permettre la formation de liaisons 
hydroxyles sur l'oxyde d' uranium a l'etat de U0 24X . 

5. Procede selon la revendication 4, caracterise en ce que 
1' additif apte a permettre la formation de liaisons hydroxyles 
est 1 ' eau oxygenee . 

6. Procede selon la revendication 5, caracterise en ce 
qu'on ajoute 1 ' eau oxygenee selon des proportions comprises 
entre 0,1 et 5% en poids de 1' ensemble de la suspension, de 
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preference entre 1 et 2%. 

7. Procede selon la revendicat ion 3, caracterise en ce que 
l'additif apte a augment er le rapport O/U de la poudre primaire 
est constitue par une poudre complementaire, formee 

5 essentiellement d'oxyde d' uranium a 1'etat de U 3 0 8 . 

8. Procede selon la revendicat ion 7, caracterise en ce 
qu'on ajoute a la poudre primaire, une quantite de poudre 
complementaire comprise entre 5 et 40%, de preference entre 15 
et 2 5% du melange de poudres ainsi form£. 

!0 9. Procede selon 1'une des revendicat ions 1 a 8, 

caracterise en ce qu'on ajoute un adjuvant de dispersion au 
melange forme par la poudre et le liquide de mise en 
suspension. 

10. Procede selon 1'une des revendicat ions 1 a 9, 
15 caracterise en ce qu'on ajoute dans la suspension, apres la 

phase de dispersion, un liant organique d'ajustement de la 
viscosite de cette suspension. 

11. Procede selon l'un des revendications l a 10, 
caracterise en ce qu'on melange la poudre primaire avec au 

20 moins une poudre annexe formee par des oxydes de terres rares. 

12. Procede selon l'une des revendications 1 a 11, 
caracterise en ce que la teneur en matiere seche de la 
suspension. est comprise entre 60 et 80%, de preference entre 65 
et 75% en poids de pette suspension. 
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